Modelling of the export of atmospheric pollutants from large European urbanized areas by Coll, Isabelle et al.
25La Météorologie - n° 79 - novembre 2012
En
vi
ro
nn
em
en
t
Modélisation
de l’export de polluants
atmosphériques
depuis les grandes zones
urbanisées européennes
Isabelle Coll(1), Guillaume Siour(1,2), Augustin Colette(2)
et Bertrand Bessagnet(2)
(1) Laboratoire interuniversitaire des systèmes atmosphériques (LISA),
Université Paris Est Créteil - Universté Paris Diderot, UMRCNRS 7583
94010 Créteil Cedex, France
(2) Institut national de l’environnement industriel et des risques (INERIS)
60550 Verneuil-en-Halatte, France
Résumé
La dimension et la compacité des
grandes villes ont un effet structu-
rant sur le rejet de polluants primai-
res anthropiques dans l’atmosphère.
Une fois émis, les polluants s’oxydent
à une vitesse et avec une efficacité
qui sont fortement contraintes par la
structure des panaches urbains.
Dans le cadre de la gestion de la qua-
lité de l’air et des problèmes clima-
tiques, il est donc nécessaire de
prendre en compte l’organisation
actuelle et future des émissions
urbaines afin d’estimer leur impact
sur la pollution troposphérique à dif-
férentes échelles. Nous présentons ici
une analyse par modélisation numé-
rique de la relation entre villes, qua-
lité de l’air et export de polluants, à
l’aide du modèle de chimie-transport
CHIMERE. Nos résultats montrent
que, comme attendu, les exports de
polluants primaires et secondaires
sont très sensibles à la forme, à l’éten-
due et au positionnement géogra-
phique des villes, qui confèrent une
très grande variabilité au flux de pré-
curseurs d’ozone le long du trajet des
panaches urbains.
...
L e XX
e siècle a vu la ville s’imposer
en tant que modèle d’occupation
des territoires. Comme l’urbanisa-
tion se développe préférentiellement
autour de villes préexistantes, sur des
territoires jugés attrayants pour des rai-
sons culturelles, historiques, commer-
ciales et/ou d’activité industrielle, les
villes tendent à s’étaler, puis à fusion-
ner, pour créer d’immenses conurba-
tions. Or, si la construction, le
développement et le fonctionnement
d’une ville sont consommateurs
d’espace, ils le sont également de
matières premières, renouvelables ou
non (électricité, énergies fossiles, eau
potable et ressources alimentaires), et
ils génèrent des déchets que, bien sou-
vent, la ville ne peut gérer elle-même.
La superficie géographique nécessaire à
une ville pour subvenir à ses besoins et
pour absorber ses déchets est décrite par
Figure 1a - Couche de pollution primaire, reconnaissable par ses teintes brunes liées à la pollution particulaire,
visible sur Los Angeles. (© Isabelle Coll)
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Figure 1b - Même légende que figure 1a mais pour Paris. (© Météo-France, Pascal Taburet)
.../...
Abstract
Modelling of the export
of atmospheric pollutants from
large European urbanized areas
The release of primary anthropogenic
pollutants into the atmosphere is sha-
ped by the size and density of the
highly emitting urban structures. In
the lower troposphere, this may in turn
influence the rate of secondary pollu-
tant production, as well as the charac-
teristics of pollutant transport to the
larger scale. In the frame of urban
management and emission control
policies, one needs to take into account
the organization of large city emis-
sions, so as to estimate their impact on
regional and continental tropospheric
pollution. In this work, we produce
model data to analyze the relationship
between cities, regional air quality and
pollutant export with the Chemistry-
Transport Model CHIMERE. Our
results show that, as expected, chemi-
cal outflows are very sensitive to the
shape, the extent and the localization
of urban areas, which induce variable
ozone precursor supply along the route
of pollution plumes.
ce que l’on appelle son empreinte éco-
logique, et elle excède largement la sur-
face occupée par la ville elle-même. Si
la population urbaine mondiale se
concentre sur seulement 2,7 % des
continents, son empreinte environne-
mentale est, sans aucun doute, bien plus
grande. La structuration du bâti et des
réseaux urbains (comme le transport),
le niveau de développement écono-
mique ainsi que la gestion des risques
environnementaux impactent fortement
l’empreinte écologique d’une ville.
C’est pourquoi, on distingue, sur ce
point, les villes des pays émergents des
grands centres urbains nord-américains,
eux-mêmes fort différents des villes
européennes sur lesquelles notre étude
se focalisera.
L’empreinte écologique doit également
s’envisager en termes de volume
atmosphérique impacté par les rejets
permanents de polluants découlant de
l’activité anthropique au sein de la ville :
ceux-ci affectent la qualité de l’air et la
santé, et jusqu’à l’équilibre du climat. À
l’origine du problème urbain de qualité
de l’air se trouve l’émission de matières
particulaires fines et d’espèces gazeuses
dites primaires (f igure 1), incluant
notamment les oxydes d’azote et les
composés organiques volatils (COV).
Sous l’action du rayonnement solaire,
ces espèces gazeuses primaires sont
responsables de la formation d’ozone
troposphérique, un composé irritant
pour les voies respiratoires et associé à
une mortalité prématurée significative
(Bell, 2006 ; Gryparis et al., 2004).
L’Agence européenne pour l’environne-
ment estime, en effet, que 21400 décès
prématurés par an en Europe sont liés à
la pollution par l’ozone d’échelle régio-
nale (EEA, 2009). Malgré des décen-
nies de réglementation sur les
émissions, la persistance de cette pollu-
tion oxydante s’explique, en partie, par
une augmentation de l’activité anthro-
pique sur tous les continents, qui parti-
cipe au changement climatique et rend
plus complexe la maîtrise locale, et
même continentale, des rejets de pol-
luants primaires précurseurs d’ozone.
Bien que l’exposition à des concentra-
tions de pointe présente une tendance à
la diminution, on observe, avec une fré-
quence croissante, des taux moyens
journaliers élevés d’ozone dans les
atmosphères continentales. Plusieurs
scénarios futurs prévoient la poursuite
de l’augmentation des niveaux de fond
si des mesures sévères sur les émissions
ne sont pas prises (Derwent, 2008). À
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ce sujet, l’Organisation mondiale de la
Santé estime qu’une augmentation de la
mortalité de 0,3 % à 0,5 % pourrait être
observée pour chaque tranche de
concentration de 10 µg.m-3, au-delà du
seuil de 70 µg.m-3, sur 8 heures consé-
cutives (WHO, 2006). L’impact sur la
santé des espèces particulaires émises
par les activités anthropiques a égale-
ment fait l’objet de nombreuses études
depuis les années 1990. Les résultats
s’accordent pour dire que l’exposition à
des particules organiques peut entraîner
des allergies ainsi que des maladies
respiratoires et cardio-vasculaires, et
qu’elle serait responsable d’une perte
moyenne d’espérance de vie de l’ordre
de 9 mois en Europe (EEA, 2007). Cet
impact sanitaire reste délicat à mettre en
relation avec les teneurs atmosphé-
riques car il dépend de la taille et de
l’immense complexité de la composi-
tion chimique de ces particules.
Néanmoins, des mécanismes de cette
toxicité commencent à être mis en évi-
dence (Baulig et al., 2007).
De par la multiplicité des polluants
émis, la diversité de leur chimie et la
variabilité de leur temps de résidence
dans l’atmosphère, il est extrêmement
complexe de définir l’étendue géogra-
phique de l’impact des grandes zones
émettrices sur leur environnement.
Caractériser et quantifier cet impact
reste donc aujourd’hui un vrai défi
pour la communauté scientifique, en
particulier parce que cela nécessite de
grouper de multiples échelles d’étude
du transport des polluants. C’est néan-
moins un élément critique de la gestion
de la pollution atmosphérique, puisque
de nombreuses villes dans le monde
sont devenues de véritables mégapoles,
au cours des vingt dernières années, en
abritant plus de 5 à 10 millions d’habi-
tants (Kraas, 2003). La plupart des
mégapoles déjà existantes sont situées
en Asie (Tokyo, Shanghai, Delhi…).
La population a souvent augmenté
trop rapidement pour que les infra-
structures existantes puissent s’y adap-
ter et la prise en charge des problèmes
environnementaux reste donc un vrai
déf i dans ces villes (Gurjar et al.,
2008 ; Lawrence et al., 2007 ; Molina
et al., 2004). Il existe aussi de vérita-
bles mégapoles aux États-Unis (Los
Angeles, New York…) ainsi qu’en
Europe (Paris, Londres, région du
Benelux…). Malgré une prise en
compte plus ancienne de l’environne-
ment dans le développement urbain sur
le continent européen, la qualité de
l’air dans les villes de grande dimen-
sion et l’export de polluants vers les
échelles continentale et globale restent
des points critiques et encore trop mal
connus du bilan environnemental, qu’il
est nécessaire de mieux maîtriser.
L’étude de l’impact des mégapoles euro-
péennes sur leur environnement est l’ob-
jet principal des programmes européens
MEGAPOLI (megapoli.info/) et CityZen
(cityzen-project.eu/), auxquels notre tra-
vail est rattaché. Nous présentons ici les
principaux résultats obtenus dans le cadre
de ces deux programmes. Notre outil
d’étude est la modélisation numérique
eulérienne, que nous avons menée à
l’aide du modèle de chimie-transport
CHIMERE (www.lmd.polytechnique.fr/
chimere). Dans un premier temps, nous
présenterons cet outil, dans la configura-
tion que nous avons retenue pour cette
étude. Puis, nous exposerons et discute-
rons les résultats de nos simulations,
associés à l’impact des mégapoles sur
leur environnement régional et continen-
tal : tout d’abord en termes d’export de
polluants directement issus de l’activité
anthropique locale, puis au travers de
l’étude d’un panache chimique réactif,
produit à l’intérieur de la mégapole.
Enfin, nous conclurons sur les implica-
tions de ces résultats pour la compréhen-
sion et la gestion des grandes zones
émettrices de polluants atmosphériques
en Europe.
Le modèle CHIMERE
CHIMERE est un outil principalement
destiné à la prévision journalière et à
l’analyse des phénomènes de pollution,
aussi bien pour l’ozone et les prin-
cipaux polluants gazeux que pour les
particules (www.prevair.org). Dans le
cadre de la prévision nationale de la
qualité de l’air, il est quotidienne-
ment utilisé par comparaison à la
mesure par neuf Associations agréées
de surveillance de la qualité de l’air
(AASQA) en France (Honoré et al.,
2008). Il est également utilisé dans le
domaine de la recherche en environne-
ment par plus de quinze instituts et
laboratoires européens (INERIS, LISA,
LMD, LSCE, CIEMAT Madrid, IRC,
RMIB, USMBA, etc.) et il a donc été
employé dans de nombreux program-
mes de recherche internationaux dans
le cadre desquels il a régulièrement été
confronté aux autres modèles euro-
péens (ESQUIF, CAFE, CITY-DELTA,
ESCOMPTE, GEMS, MACC, CityZen,
MEGAPOLI…). Cela garantit son
développement continu et assure son
nécessaire maintien à jour sur les
processus atmosphériques dominants.
Les plus récentes intercomparaisons
(Colette et al., 2011 ; Solazzo et al.,
2012) montrent que les résultats du
modèle CHIMERE sont en bon accord
avec les autres modèles de la littérature.
Pour répondre à nos questionnements
sur l’impact des mégapoles, de nouvel-
les fonctionnalités ont été introduites
dans le modèle. En particulier, un cal-
cul des flux de polluants aux interfaces
de chacune des mailles du modèle per-
met de déterminer la quantité nette de
polluants exportés par une région pré-
définie du domaine de calcul. La possi-
bilité d’utiliser un nouveau schéma
chimique, avec une spéciation (diffé-
renciation des composés individuels)
plus grande pour les COV, a été ajou-
tée : le schéma chimique SAPRC07
(Carter, 2010) a ainsi été intégré au
modèle et son introduction a été validée
au travers d’une comparaison détaillée
avec les mesures (Siour, 2012).
La version utilisée du modèle
CHIMERE, décrite dans Siour (2012)
et les références incluses, comporte les
éléments suivants :
• un schéma de transport des masses
d’air du deuxième ordre ;
• un module de dépôt sec des espèces
gazeuses suivant un schéma de résis-
tances ;
• le schéma chimique SAPRC07, à l’ex-
ception des simulations sur 10 ans pour
les calculs de flux qui utilisent le
schéma MELCHIOR ;
• un module physico-chimique décrivant
l’évolution des aérosols atmosphériques
entre 40 nm et 10 µm à l’aide de 14 espè-
ces chimiques. Les processus physiques
reproduits dans le modèle sont la coagu-
lation, la nucléation, pour l’acide sulfu-
rique, et l’absorption, pour les espèces
organiques et inorganiques. Les aérosols
organiques secondaires sont formés
à partir de l’oxydation de 7 COV bio-
géniques et 4 COV anthropiques.
Notre version du modèle CHIMERE est
alimentée par des champs chimiques
aux limites de l’Europe issus de deux
climatologies pour les espèces gazeu-
ses(1) et pour les aérosols(2). Les champs
météorologiques utilisés pour la simula-
tion sont issus de calculs du modèle
WRF (Weather Research and Forecas-
ting, http://www.wrf-model.org/),
menés sur un maillage de résolution
similaire à celle de CHIMERE. Des
(1) Les climatologies des espèces gazeuses sont
issues des modèles MOZART2 (Horowitz et al.,
2003) et LMDz-INCA2 (Hauglustaine et al.,
2004).
(2) Les climatologies des aérosols proviennent des
simulations GOCART (Ginoux et al., 2001) et
LMDz-INCA (Schulz et al., 2006).
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paramètres supplémentaires non four-
nis (atténuation des fréquences de
photolyse, hauteur de couche limite,
vitesse de friction, etc.) sont ensuite
calculés par CHIMERE à partir de ces
données météorologiques et de para-
métrisations spécif iques. Pour les
émissions de polluants anthropiques
primaires, nous avons pu bénéficier du
cadastre produit à haute résolution
(7 km) par l’organisation de recherche
TNO (Pays-Bas), pour l’année cible du
programme MEGAPOLI. Pour les
simulations sur de plus longues pério-
des de temps, les émissions de pol-
luants anthropiques primaires sont
obtenues grâce aux données annuelles
des inventaires d’émissions du pro-
gramme EMEP (http://www.emep.int),
désagrégées temporellement, jusqu’à
la résolution horaire, et en composés
organiques individuels, selon les
recommandations de l’Institut pour
l’économie et l’emploi rationnel
de l’énergie à Stuttgart (IER,
http://www.ier.uni-stuttgart.de/). Elles
sont ensuite distribuées spatialement
via l’utilisation d’une base de données
d’échelle kilométrique de description
des sols (http://glcf.umiacs.umd.edu/).
Pour la formation des aérosols orga-
niques, le modèle utilise les données
de carbone organique et de carbone
suie de l’inventaire fourni par le
Laboratoire d’Aérologie (Junker et
Liousse, 2008), en plus de la différen-
ciation en taille donnée par l’inventaire
EMEP. Enfin, les émissions biogé-
niques de COV sont issues du modèle
MEGAN de Guenther (2006). Notre
domaine de simulation, de résolution
horizontale 0,15°, est présenté sur la
figure 2, où sont également illustrées
les émissions de monoxyde de carbone
(CO), pour une échéance temporelle
unique, afin de permettre l’observation
des zones urbanisées les plus denses.
Résultats
des simulations
et interprétation
Dans le cadre du projet CityZen, des
simulations continues sur 10 années –
entre 1998 et 2007 – ont également été
effectuées sur le même domaine. Cette
durée permet d’observer d’éventuelles
tendances à long terme sur les concen-
trations de polluants, et elle couvre une
variété de situations météorologiques
suffisamment grande pour qu’on puisse
considérer les calculs moyens comme
représentatifs de l’état de la pollution
sur une ville donnée. Pour nos simula-
tions, nous avons retenu la période cou-
vrant les 3 mois d’été 2005. Cette
période correspond à l’année définie
comme base de travail pour le projet
MEGAPOLI. Elle offre une situation
estivale propice à la production de pol-
lution oxydante, sans toutefois présen-
ter des caractéristiques météorologiques
extrêmes. Nous nous sommes tout
d’abord intéressés à l’export de pol-
luants primaires de 4 mégapoles euro-
péennes majeures : Paris, Londres, le
Benelux et la vallée du Pô (via des
simulations d’échelle continentale et de
résolution horizontale 0,15°). Il est à
noter que l’aire urbaine du Benelux
(couvrant donc des territoires en
Belgique, aux Pays-Bas et au Luxem-
bourg) et la vallée du Pô ne sont pas des
mégapoles au sens premier du terme,
puisqu’elles ne correspondent pas à une
unité urbaine, mais elles regroupent,
dans le premier cas, de nombreuses
conurbations et, dans le second cas, un
tissu régional mixte urbain et industriel
tout à fait intéressant à étudier. C’est
pourquoi nous avons choisi d’étendre le
terme de « mégapoles » à toute zone
urbaine de grande dimension afin de
pouvoir traiter de l’impact, sur leur
environnement atmosphérique, de sur-
faces urbaines de taille, de densité et de
nature d’émissions hautement variables.
À partir des simulations sur dix années,
nous avons ensuite procédé à un calcul
comparatif de flux de polluants expor-
tés par deux zones émettrices, repré-
sentatives de deux comportements
extrêmes en termes de dynamique de
transport des polluants et de conditions
météorologiques (Benelux, au nord, en
pays plat, et vallée du Pô, au sud, en
région côtière montagneuse). Enfin,
dans un deuxième volet de nos travaux,
nous nous sommes attachés à décrire le
contenu et la réactivité des panaches qui
transportent ces polluants hors de Paris
et du Benelux (simulations de résolu-
tion 0,07°). Ces deux mégapoles ont été
choisies parce que l’étalement et la den-
sification de leurs bâtis respectifs of-
frent deux visions totalement opposées
du développement urbain en Europe.
Calcul du rayon d’impact
Nos premiers travaux ont eu pour
objet la détermination de l’emprise
moyenne de l’impact atmosphérique
des mégapoles sur le continent euro-
péen. Nous avons pour cela cherché à
cartographier la surface sur laquelle la
plus basse couche du modèle était for-
tement affectée par les polluants émis
dans la zone urbaine. Nous avons
considéré que l’impact de la ville était
significatif lorsque, en un point donné,
les teneurs d’un composé résultant des
émissions urbaines représentaient plus
de 10 % du contenu atmosphérique en
ce même composé (condition néces-
saire pour que les émissions jouent un
rôle sensible dans la chimie atmosphé-
rique). En termes de composé, nous
avons choisi de simuler la surface
d’impact d’un polluant modérément
réactif comme le monoxyde de car-
bone (CO), afin de couvrir les plus
longues échelles spatiales de réactivité.
Notre estimation sera donc une limite
supérieure de la surface d’impact des
mégapoles.
Quatre traceurs reproduisant la réacti-
vité du CO ont donc été ajoutés dans
les simulations réalisées à l’échelle
continentale. Ces traceurs sont émis par
les quatre mégapoles précédemment
déf inies, en quantités identiques à
l’espèce réelle CO issue de chaque
mégapole, et avec le même profil spa-
tial et temporel (voir les émissions sur
la figure 2). Ces composés-traceurs
sont alors transportés dans le modèle
depuis la mégapole où ils sont émis
vers le reste du continent. La distribu-
tion de leurs émissions étant liée à la
structuration réelle de la ville, ils nous
permettront également d’identifier les
voies principales de transport des com-
posés primaires exportés par les méga-
poles. Nous avons reporté sur la figure 3
le rapport moyen – au niveau le plus
bas du modèle – des concentrations
de chaque traceur réactif sur celles
du CO total, telles que simulées par
CHIMERE sur les trois mois de notre
période d’intérêt. Cette représentation
permet de visualiser les surfaces sur
lesquelles le rapport est supérieur à
une valeur donnée.
Cette f igure montre que, selon le
modèle, les émissions de CO au sein
des quatre mégapoles contribuent à
Figure 2 - Domaine de simulation et flux d’émission de
CO (molécules/cm²/seconde) pour une échéance
horaire de la simulation.
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hauteur de 80 % aux concentrations
locales de CO, ce pourcentage dimi-
nuant logiquement avec la distance à
l’émission. Dans la plupart des cas, la
part du CO traceur reste supérieure à
10 % du CO total sur plusieurs cen-
taines de kilomètres. Au-delà de
500 kilomètres autour de la zone
d’émission, les rapports atteignent
alors souvent des valeurs très faibles,
qui correspondent à des concentrations
de traceur de moins de 1 ppbv (soit un
rapport molécules de traceur sur molé-
cules d’air inférieur à 1milliardième).
Les voies de transport privilégiées sont
celles qui correspondent soit à une
haute fréquence des exports (accumu-
lation le long d’un axe), soit à une
valeur de concentration du traceur et à
une distance d’impact plus importante
dans cette direction (moins de dilu-
tion). De ce point de vue, nous voyons
que les sites d’étude présentent des
caractéristiques différentes :
• La vallée du Pô exporte majoritaire-
ment des polluants en direction de l’est
et du sud, ce que nous pouvons relier
à la présence de chaînes montagneuses
au nord de la vallée, qui limitent
les exports, mais aussi aux circulations
atmosphériques, dites de brise, qui
favorisent la recirculation des pol-
luants au-dessus de la côte et vers
la mer. Ces circulations atmo-
sphériques sont fréquentes en zone
méditerranéenne. Les barrières natu-
relles et la présence de la mer ont donc
pour effet de renforcer l’impact des
activités anthropiques côtières sur la
zone fragile que constitue le bassin
méditerranéen. Ces faibles conditions
dispersives tendent à favoriser la per-
sistance des polluants sur le bassin et à
maximiser la surface d’impact signifi-
catif autour de la zone urbaine de
Milan.
• Tout comme à Paris, les polluants
émis sur le Benelux sont exportés de
façon non préférentielle sur une large
bande de latitude, légèrement inclinée
vers le sud-ouest en raison de l’orien-
tation des circulations atmosphériques
dominantes. Les bandes de latitude
impactées se trouvent entre 45° N et
50° N pour Paris et entre 45° N et
55° N pour le Benelux. Dans les deux
cas, le rayon d’impact est plus grand
dans le sens des circulations anticyclo-
niques, associées à des vents plus fai-
bles et donc à une dilution moins
rapide dans l’atmosphère. Néanmoins,
la surface continentale impactée est
toujours plus grande dans le cas du
Benelux, à cause d’une surface émet-
trice elle-même plus étendue.
• La ville de Londres exporte principa-
lement des polluants vers la mer du
Nord, la Manche et les pays côtiers du
nord de l’Europe. Cette situation
découle des transports atmosphériques
dominants durant la période de simula-
tion, qui limitent l’impact de la ville de
Londres sur les zones sud et est de
l’Europe. Le rayon d’impact montre
une valeur beaucoup plus proche de
celle de Paris. Dans ce cas, le rayon est
en grande partie déterminé par la sur-
face occupée par la ville.
Comme on pouvait le supposer, les cir-
culations des masses d’air ainsi que les
obstacles naturels jouent un rôle
majeur dans la détermination de la sur-
face d’impact des mégapoles euro-
péennes sur leur environnement et de
la direction prédominante de ces
impacts. En conditions météorolo-
giques similaires, la surface émettrice
reste néanmoins un élément clé de
l’empreinte de la ville sur son environ-
nement, comme on peut le voir en
comparant l’empreinte en CO de la
ville de Paris et celle du Benelux. Sauf
pour Londres, la distance sur laquelle
les traceurs de CO primaire représen-
tent plus de 10 % de l’espèce (en noir
sur la figure) dépasse la centaine de
kilomètres et atteint, au moins dans
une direction, la valeur de 500 km.
Flux d’export de polluants
Nous avons ensuite calculé les flux
moyens de polluants en sortie d’un
domaine encadrant deux grandes
zones urbaines. Nous avons choisi
deux émetteurs très larges mais
situés dans un contexte géographique
fondamentalement différent : le
Benelux et la vallée du Pô. Nous
avons reporté sur la f igure 4 les
valeurs absolues des flux de 6 pol-
luants majeurs issus de simulations
menées avec CHIMERE. Dans un
souci de représentativité des valeurs
calculées, ces flux moyens ont été
obtenus à partir de simulations sur
10 années, puis calculés sur deux
épaisseurs différentes : du sol jusqu’au
sommet de la couche limite (présentés
dans la figure), puis sur toute la hau-
teur du domaine de calcul (de 995 à
500 hPa, non présentés ici). Les flux
nets représentent la différence entre
les flux sortants et les flux entrants.
Comme l’indique le graphique, bien
que les quantités absolues diffèrent du
fait de la taille de la région émettrice, le
modèle simule systématiquement des
flux nets négatifs (sortants) de NO2,
quelle que soit la hauteur sur laquelle
est intégré le calcul. On note également
que le rapport entre flux entrants et
sortants est significativement diffé-
rent de l’unité : ces mégapoles sont
Figure 3 - Cartes des valeurs moyennes des rapports de concentration des traceurs réactifs sur l’espèce CO,
telles que simulées par CHIMERE sur l’été 2005.
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responsables de l’export massif d’oxy-
des d’azote vers le reste du continent.
Toutefois, avec des polluants de temps
de vie plus long que le dioxyde
d’azote, ou des polluants secondaires,
on observe l’importance des phénomè-
nes de recirculation de toutes échelles,
et de formation photochimique au-delà
des frontières du domaine. Ainsi les
flux de CO et ceux de matière particu-
laire présentent-ils des tendances
inverses sur les deux domaines : un
bilan net toujours négatif sur le
Benelux (export prédominant) mais
plus faiblement positif sur la vallée
du Pô avec, dans ce cas, une variabilité
du signe des flux nets (import faible-
ment prédominant avec exceptions).
L’intensité des flux entrants, au regard
de celle des flux sortants, y traduit
l’importance des recirculations de pol-
luants aux petites échelles d’espace et
de temps, qui ramènent vers la zone
urbaine les polluants exportés une
première fois par celle-ci. L’analyse
plus fine des flux du traceur CO pri-
maire vient soutenir notre hypothèse :
la proportion moyenne de ce traceur
dans les flux bruts entrants de CO est
deux fois plus grande sur le site italien
qu’au Benelux. Ce calcul de flux net
positif est en outre cohérent avec les
études de Dosio et al. (2002) ou
Maurizi et al. (2011) qui ont montré
que, dans la vallée du Pô, les condi-
tions météorologiques particulière-
ment stagnantes, même en hiver,
favorisaient la persistance des pol-
luants sur la vallée. Ce phénomène
n’est donc pas sans incidence sur la
qualité de l’air locale et contribue à
accentuer l’intensité des épisodes de
pollution photochimique régionale
lorsque les conditions météorologiques
le permettent.
Pour ce qui concerne les polluants
secondaires, on note encore des diver-
gences fortes dans les bilans nets
d’export entre les deux zones. Au sol,
les bilans d’ozone sont essentiellement
positifs (import dominant) mais, si ce
trait persiste en altitude sur la vallée du
Pô, ce n’est pas le cas pour le Benelux
qui est exportateur d’ozone lorsque l’on
intègre le calcul jusqu’à 500 hPa (non
présenté ici). Pour le Benelux, ce com-
portement est représentatif d’une titra-
tion de l’ozone par les NOx à courte
distance (au sol) qui n’apparaît plus
si on prend en compte les pana-
ches en altitude. Elle reflète le régime
chimique fortement saturé en NOx
auquel cette région est soumise (Siour,
2012). En outre, le faible incrément
observé sur les flux entrants au niveau
du sol par rapport aux flux sortants ne
traduit pas de retour massif de panaches
âgés qui auraient produit de l’ozone sur
la région. À l’inverse, l’incrément
d’ozone dans les flux entrants est deux
fois plus fort sur la région de Milan
qu’au Benelux et ce, à toutes les hau-
teurs de calcul. Cela illustre une produc-
tion intense d’oxydants sur la zone
rurale de la vallée du Pô, dans des mas-
ses d’air régulièrement ramenées sur la
zone urbaine. Cette forte réactivité
photochimique est très certainement
responsable du bilan net en faveur de
l’import de CO et de particules de moins
de 10 µm de diamètre (PM10) sur la val-
lée urbaine du Pô. Nous avons poussé
plus loin l’analyse des flux de matière
particulaire sur le domaine : les résultats
confirment que l’essentiel de l’import
de matière particulaire sur ce domaine
résultait d’une production biogénique
d’aérosols, qui se trouve favorisée par
les grandes quantités d’oxydes d’azote
et de radicaux OH présentes dans toute
Figure 4 - Flux moyens annuels en µg/m2/s, sortants (couleurs foncées) et entrants (couleurs claires), pour
6 types de polluants pour la zone définie autour du Benelux (histogrammes pleins) et pour la zone définie autour
de la région milanaise (histogrammes avec motifs) pour les 10 années simulées par CHIMERE.
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Figure 5 - Concentrations de différents polluants et vitesse de production d’ozone simulés par CHIMERE, le long de
trois panaches, le 20 juin 2005. Le cas A (en haut) correspond à une extraction des résultats dans le panache pari-
sien, les cas B (au milieu) et C (en bas) aux concentrations simulées dans deux panaches distincts de la zone
urbaine du Benelux.
Panaches urbains
L’objectif de ce travail de caractérisa-
tion des panaches issus des mégapoles
est de définir les principales caractéris-
tiques de la production photochimique
au sortir des larges aires urbaines, dans
des situations de développement
urbain très différentes. En effet, une
des questions critiques qui se posent au
sujet des mégapoles est celle de la ges-
tion de leur développement et de l’im-
pact des choix de développement sur
l’environnement atmosphérique.
L’étalement urbain favorise-t-il plus la
production d’ozone que la densifica-
tion de l’activité anthropique ? Est-il
associé à une plus grande persistance
des panaches dans l’atmosphère ? Pour
répondre à ces questions, nous avons
choisi d’étudier deux grands types de
panaches urbains européens. L’utilisa-
tion du schéma chimique SAPRC nous
permet ici d’avoir une représentation
f ine des composés organiques à
l’émission, ainsi que des espèces
secondaires azotées et organiques. Un
algorithme de calcul de la production
d’ozone a été inclus dans le modèle. Il
permet d’accéder au bilan instantané
entre sources et puits d’ozone dans le
solveur chimique du modèle, fournis-
sant ainsi une image de la réactivité du
panache. Malgré une configuration
propice à la formation d’ozone, la val-
lée du Pô est soumise à de nombreuses
recirculations de panaches qui rendent
trop ambiguë leur interprétation. Nous
nous sommes donc focalisés sur la ville
de Paris et l’aire urbaine du Benelux,
qui représentent deux situations extrê-
mes d’expansion urbaine. En outre,
leur positionnement semblable en lati-
tude permet de s’affranchir de différen-
ces liées à l’intensité de la photochimie.
Nous avons retenu une journée produc-
trice d’ozone dans le nord de l’Europe,
le 20 juin 2005, et nous avons étudié le
panache parisien et deux panaches
choisis dans la région du Benelux.
Nous présentons ci-contre (figure 5)
les concentrations simulées de pol-
luants, dans l’axe de chacun des trois
panaches.
Les graphiques représentent les
concentrations de NOy (NOx et com-
posés azotés issus de leur oxydation,
surfaces colorées, axe de gauche) à
18 h, la vitesse instantanée de produc-
tion d’ozone pour 3 échéances (cour-
bes roses, axe de gauche) et les
concentrations d’ozone pour les
3 mêmes échéances (courbes bleues,
axe de droite), le 20 juin 2005. Les
valeurs sont extraites du troisième
niveau vertical du modèle af in de
masse d’air polluée exportée depuis une
zone urbaine (Siour, 2012). Ce phéno-
mène n’est pas observé sur le Benelux,
où l’on se trouve dans une situation peu
variable de transport de panache vers
l’extérieur de la zone d’émission.
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s’affranchir de la très forte titration
d’ozone au sol, liée au contact avec les
émetteurs, et de gagner en représentati-
vité sur la couche limite atmosphé-
rique. Le vent est orienté le long de
l’axe horizontal, de gauche à droite, et
les zones de droite se trouvent donc
sous le vent de la zone urbaine située
plus à gauche (identifiée par un rectan-
gle rouge). Pour Paris, la zone urbaine
dense est très limitée dans l’espace et
correspond au point d’augmentation
soudaine des concentrations de NOx.
Pour les panaches du Benelux en
revanche, la zone urbanisée est beau-
coup plus diffuse et constituée de
noyaux urbains reliés par des zones
d’activité anthropique modérée
(transport notamment).
Sur cette journée d’étude, le panache
parisien est soumis à un vent dont
l’origine passe progressivement de sud-
est à sud-ouest, ce qui a pour principal
effet de maintenir une distance peu
variable entre la pointe de concentration
d’ozone et la ville, puisque le panache
décrit un demi-cercle au nord de la ville.
À l’inverse, le vent est quasi constant sur
le Benelux et les panaches survolent
progressivement toute la zone urbanisée
du sud au nord. Du point de vue de la
composition des panaches, on observe
une constante qui est la présence signifi-
cative de nitrates (RNO3), prédite par le
schéma chimique du modèle. Ces com-
posés sont susceptibles de transférer une
partie de la réactivité des émissions
urbaines sur de longues distances conti-
nentales, de par leur rôle de vecteurs
d’oxydes d’azote vers des régions éloi-
gnées des sources anthropiques. Bien
que la dynamique de formation de ces
nitrates et leur accumulation dans le
panache soient très différentes de celles
des PAN (Nitrates de peroxyacetyle,
composés azotés organiques également
réservoirs de NOx), nous retrouvons ces
deux familles de composés en quantités
significatives dans tous les panaches.
L’impact des mégapoles pourrait donc
s’étendre au-delà de la zone d’impact
principal de 100 à 200 km représentée
sur chaque figure pour la journée même.
Néanmoins, il demeure une différence
fondamentale entre ces deux types d’ex-
port de polluants, à savoir : le très fort
gradient de concentration en polluants
lors du passage au-dessus d’une zone
urbaine dense, comme Paris, au regard
de l’accumulation progressive des pol-
luants dans des panaches presque conti-
nûment alimentés par des villes de plus
petites dimensions. Du point de vue des
concentrations finales des composés
azotés, et toujours selon les calculs du
modèle, les deux situations peuvent
mener (comme dans l’exemple B) à des
teneurs identiques de 20 à 30 ppbv sous
le vent des villes (la ville étant schémati-
sée par le rectangle rouge en abscisse).
Néanmoins, la production d’ozone est,
dans ce dernier cas, beaucoup moins
intense (d’un facteur 2 à 2,5) et, pour un
même niveau de fond en ozone (environ
80 ppbv), le surplus d’ozone produit par
le modèle atteint 50 ppbv sous le vent de
Paris contre seulement 10 dans le cas B.
Logiquement, le cas B reste beaucoup
plus fortement exportateur d’oxydes
d’azote, donc de composés primaires, ce
qui revient à différer son impact sur
l’ozone à une échelle plus grande.
Conclusions
Nos travaux ont permis de caractériser
l’impact des mégapoles européennes
sur leur environnement, au travers d’un
cas d’étude sur une journée et de trois
paramètres essentiels :
- la distance moyenne d’impact des
mégapoles sur le continent, liée à la
structure de leurs émissions et à la
dynamique de mélange et de transport
à laquelle elles sont soumises ;
- la quantité moyenne de polluants
exportés vers la plus grande échelle ;
- et la nature chimique des panaches de
pollution oxydante simulés.
Ces travaux permettent tout d’abord
de conclure à la diversité des impacts,
en raison de l’intervention de paramè-
tres géographiques, climatologiques et
de structure urbaine dans le transport
des polluants issus des activités
anthropiques. Ils indiquent, en parti-
culier, l’importance des recirculations
régionales sur la nature (primaire ou
secondaire) et sur l’ampleur des
exports de polluants anthropiques.
Néanmoins, dans la totalité des cas,
les plus grandes zones urbanisées
d’Europe sont associées à un impact
principal sur la composition de l’at-
mosphère de plusieurs centaines de
kilomètres. En outre, cet impact s’ex-
prime partiellement sous la forme de
réservoirs d’azote : des PAN, dont la
formation conjointe à l’ozone est bien
décrite dans la littérature, mais aussi
des nitrates organiques, en quantités
comparables, et dont la chimie reste
encore mal connue. L’étude plus
détaillée du devenir de ces nitrates
constitue donc un point à développer
pour caractériser finement l’effet et la
distance d’impact des mégapoles sur
leur environnement. La réactivité rési-
duelle des panaches urbains en
atmosphère continentale constitue, en
effet, un élément déterminant de la
capacité des contrôles régionaux
d’émissions à maîtriser la pollution
locale. Enfin, nous avons pu montrer
que les choix de structuration des
zones urbaines, étalement ou densifi-
cation, ont une importance détermi-
nante sur la nature de leur impact à
l’échelle continentale, qui reste à
caractériser sur de plus grandes pério-
des de temps et à différentes échelles.
Cela doit se faire dans le cadre de scé-
narios plus réalistes de développement
urbain et avec des modèles permettant
une représentation fine de la réactivité
des panaches sur plusieurs jours.
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